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摘要:制备了多种镍-镓酸镧( LaGaO3 )复合阳极, 并以 N-i LaGaO3 为复合阳极, 系列 Sr、M g 和 Co 掺杂的 L aGaO3 为电解质,
Sm015Sr01 5CoO3( SSC)- LaGaO3为复合阴极, 组装单电池。用极化、交流阻抗等技术,对阳极电化学性能进行研究,测试了电池
的功率输出特性。N-i L aGaO3 复合阳极的最佳焙烧温度约为 1 200 e ,焙烧温度显著影响阳极/电解质界面的欧姆电阻和极
化电阻。N-i LaGaO3 复合阳极的性能, 依赖于所负载电解质及电极中掺入的 L aGaO3 的性质。随着电解质中 Co含量的增加,
电池的欧姆电阻减小、电极活性增加, 单电池的最大输出功率密度提高。N-i La01 8Sr012 Ga01 8M g01 15Co0105 O3 ( L SGMC5) | La01 8
Sr01 2Ga018 Mg01115Co01 085O3( L SGMC815) | SSC- LSGMC5 电池在 800 e 、氢为燃料的条件下,最大输出功率密度达 0175 W/ cm
2
;
甲烷为燃料的条件下,最大输出功率密度达 0153 W/ cm2。
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Abstract:Various N-i lanthanum gallate( LaGaO3) composite anodes were prepared1 Single cells were constructed using N-i LaGaO3 as
composite anodes, series of L aGaO3 as electrolytes, doped Sr, Mg and Co, and Sm01 5Sr015 CoO3 ( SSC)- LaGaO3 as composite cathodes1 T he
electrochemical characteristics of the anodes were studied using polarization and AC impedance techniques, the output pow er of cells was
measured1 T he optimum sintering temperature for N-i L aGaO3 composite anodes was about 1 200 e 1 The sintering temperature of anode
had significant effect on the ohmic resistance and the polarization resistance of the anode/ electrolyte interface1 T he performance of N-i L a-
GaO3 composite anodes depended on the properties of the electrolyte supporting the anode as well as the properties of the LaGaO3 added into
the anode1 With the increase of Co content in the electrolyte, the ohmic resistance of the cell decreased and the activity of the electrodes in-
creased, the single cell. s max imum output power increased1T he maximum power density of N-i L a018 Sr012 Ga018 M g01 15 Co0105 O3
( LSGM C5) | La018 Sr012Ga018 Mg01115Co01085O3( LSGMC815) | SSC- LSGMC5 reached 0175 W/ cm
2
at 800 e in H2, 0153 W/ cm
2
in CH41
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  掺杂的镓酸镧( L aG aO 3)是潜在的中温固体氧化物燃料电
池( IT SOF C)的电解质材料[ 1]。以 L aGaO3 为电解质的 IT SO FC
研究时间较短,与 LaGaO3 电解质具有相容性的电极材料的开
发,是一个重要的研究课题。
Ni是目前研究较广泛的 IT SOFC 阳极材料[ 2]。纯 N i在高
温及高电流密度下容易烧结并与电解质界面反应。理论上, 在
电极中对 LaGaO3 电解质材料掺杂, 是提高负载于 L aG aO 3电解
质的电极活性与稳定性的较好方法。初步研究显示, 该方法可
提高负载于 L aGaO3 电解质的 Sr 掺杂钴酸钐阴极的活性与稳
定性[ 3- 4]。本文作者进一步研究了 LaGaO3 系列材料掺杂的 N i
阳极性能。
1  实验
电解质材料制备: L a01 9Sr01 1Ga018 M g01 2O 3( LSGM )电解质用
固相法合成, 原料为 La2 O3 ( 991 99% , 上海产)、SrCO 3 ( 991 9% ,
天津产)、Ga2 O3 ( 99199% , 天津产) 和 M g O ( 991 5% , 北京产 )。
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上述原料按照化学计量比混合, 并研磨 30 min; 之后, 在
1 000 e 下预烧 6 h;再用压片机( SSP- 10A)在 64 M Pa 下压成直
径为 2 cm 的圆片,并在空气中、1 500 e 下焙烧 6 h。焙烧后的
电解质片, 用磨抛机 ( PW- 1A ) 抛成 01 3 mm 厚的薄片。La018
Sr012 Ga01 8 M g0115 Co0105 O3 ( LSGM C5)、L a01 8 Sr01 2 G a018 M g01115
Co01085O3 ( L SG M C815)电解质片的制备方法与 L SGM 相同, 使
用的 CoO 纯度为 9915% (上海产)。
用于制备复合电极材料的电解质粉末也用固相法合成: 原
料按照化学计量比混合,用氧化铝碾钵研磨 30 min, 在 1 000 e
下预烧 2 h 后, 再次研磨 30 min,然后在 1 200 e 下焙烧 6 h。
电极制备: 将制备好的 L aG aO 3 粉末与 N i( NO 3) 2# 6H2O
( 981 0% , 上海产 )溶液共蒸发, 再在 700 e 下预烧 2 h, 研磨
30 min之后, 在 1 000 e 下焙烧 6 h。用于制备复合阳极的
L aGaO3粉末包括: LSGM、L SGM C5 和 L SG M C81 5。N-i LaGaO3
复合阳极中,电解质粉末的质量含量均为 20%。
Sm015Sr015 CoO3 ( SSC)阴极粉末也用固相法合成, 制备方法
见文献 [ 5]。在焙烧后的 SSC 阴极粉末中, 加入 15% 的 LS-
GM C5 粉末,加入酒精, 用氧化铝碾钵研磨 30 min,干燥后, 得到
SSC- L SGM C5( 15% )复合阴极。
阳极/电解质/阴极三合一组件的制备:将 N-i LSGM 等阳极
用丝网印刷法制备在 LSGM 等电解质片上,空气中焙烧2 h。N-i
L SGM 阳极的焙烧温度为 1 150 e 、1 200 e 和 1 250 e , 其他阳
极的焙烧温度为 1 200 e 。焙烧后,将配好的 SSC- LSGM C5 阴
极浆料对称地印刷于电解质的另一面,再将 Pt导电胶印刷于阴
极一侧电解质片的边缘,形成 Pt参比电极, 在 950 e 下、空气中
焙烧 2 h。阴、阳极的有效面积均为 01 2 cm2 , 阴极与参比电极
的距离约为3 mm。电极表面铺有 Pt 网,作为集流网, 并通过P t
丝与电化学仪器相连。Pt参比电极用 Pt 丝直接连接在电化学
仪器上。在室温下, 将含饱和水蒸气的 H2 或 CH4 以 100 ml/
min 的速率,通入阳极室, 纯氧以 100 ml/ min 的速率, 通入阴极
室。
电化学测试在电化学综合测试仪 ( VM P 2/ Z-40)上进行。
阻抗实验的频率范围为 1 mHz~ 100 kHz, 交流阻抗实验采用恒
压方式进行,电压为 10 mV。
电极的晶相结构通过 Panalytical X. per t粉末衍射仪获得。
2  结果与讨论
211  焙烧温度对 N-i L SG M 阳极性能的影响
焙烧后的 N-i LSGM 电极的 XR D谱图中,仅观察到对应于
L a01 9Sr011 G a018 M g012 O 3 以及 N iO 的衍射峰, 表明 N iO 与 La-
GaO3 电解质没有发生明显的反应。
图 1为不同焙烧温度下, 负载于 L SG M C5 电解质上的 N-i
L SGM 阳极, 在 800 e 、开路电压下以氢气为燃料时的交流阻抗
谱。阻抗谱与横轴的高频交点对应于相应电池阳极一侧的欧
姆电阻,阻抗环的大小对应于极化电阻。
在 1 150 e 、1 200 e 和 1 250 e 下焙烧的阳极制成单电
池,阳极一侧的欧姆电阻分别为 0148 8# cm2、01 27 8 # cm2 和
01 4 18 # cm2 , 极化电阻分别为01 5 68 # cm2、01 4 88 #cm2和
图 1 不同温度下焙烧的 N-i LSGM 阳极在 800 e 、开路电压下
以氢气为燃料时的交流阻抗谱
Fig11 AC impedance plots of N-i LSGM anodes sintered at various tem-
peratures at 800 e under open circuit voltage using H2 as fuel
01 37 8#cm2。交流阻抗测量到的欧姆电阻高于由 LSGM C5 氧离











中,在 1 200 e 和 1 250 e 下焙烧的电极具有较好的活性。综合
考虑焙烧温度对电极/电解质界面极化电阻及界面欧姆电阻的
影响, 1 200 e 是 N-i L SG M 电极最佳的焙烧温度。
图 2 是在不同温度下焙烧的阳极组成的 N-i L SGM | L S-
G MC5| SSC- LSGM C5单电池,在 800 e 下以氢气为燃料时的功
率输出曲线。
图 2 不同温度下焙烧的阳极组成的 N-i LSGM | LSGM C5| SSC-
L SGM C5 单电池在 800 e 下以氢气为燃料时中的功率输
出曲线
Fig1 2  Power output curves o f N-i LSGM | LSGM C5 | SSC- L S-
G M C5 single cells ( at 800 e , using H2 as fuel co nsisted
of anodes sintered at various temper atures
3只电池的开路电位均在1113 V 左右。在 1 200 e 下烧结
的阳极 组成 的 单电 池具 有最 大的 输 出功 率 密度, 为





图 3 为在 1 200 e 下焙烧的 N-i LSGM 阳极与 LSGM、L S-
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GM C5 和 LSGM C81 5电解质形成的单电池在 800 e 下以氢气
为燃料时的功率输出曲线。
图 3 电解质对以 N-i L SG M 为阳极的单电池功率输出特性的
影响
F ig1 3  Effect of the electrolyte on po wer output characterist ics of
single cells using N-i L SGM as anode
图 3表明,随着电解质中 Co 含量的增加, 电池的输出功率
密度逐渐增大,对应 LSGM、LSGM C5 和 LSGM C81 5 电解质, 分
别为 01 34 W/ cm2、01 51 W/ cm2 和 01 67 W/ cm2。
开路电位下的交流阻抗结果表明, 分别以 L SG M、L SG M C5
和 LSGM C 815 为电解质时, N-i LSGM 复合阳极一侧的欧姆电
阻分别约为 01 32 8#cm2、0127 8#cm2 和 0112 8 #cm2, 而极化电
阻分别为 01 60 8#cm2、01 48 8#cm2和0144 8#cm2。电解质中 Co
含量的增加,显著地减小了阳极一侧的欧姆电阻及极化电阻。
测量到的欧姆电阻值远高于由电解质电导率估算的理论值
( L SG M、L SGM C5 和 LSGM C 81 5 分别约为 01 12 8#cm2、01 10 8
#cm2和 01 08 8#cm2 ) , 这种差别随着电解质中 Co 含量的增加而
减小。对于 LSGM C 815 电解质, 由于电极对称性不同, 可能造
成欧姆电阻测量误差,可认为测量值与计算值已很接近,而 N-i
L SGM / L SGM C5 及 N-i L SGM / LSGM 界面有待进一步优化。电
解质对阴极一侧的影响与阳极一侧的结果相似。电池欧姆电
阻的减小及界面反应活性的提高, 与 Co 在 L aGaO3 电解质中掺
杂引起的氧离子电导率的增加有关[ 5]。
213  复合阳极中电解质粉末对于电池性能的影响
实验测试了 N-i LSGM、N-i LSGM C5 两种阳极分别与
L SGM C5或 L SGM C 81 5 两种性能较好的电解质形成的单电池
的功率输出性能。
当电解质相同时, 以 N-i L SGM C5 为阳极的电池比以 N-i
L SGM 为阳极的电池的功率输出密度更高, 但功率密度增加的
幅度较小。交流阻抗结果表明:镍阳极中的掺杂物由 LSGM 变
为 LSGM C5, 对电池的欧姆电阻及阴极/电解质界面极化电阻
没有明显的影响, 而阳极/电解质界面极化电阻略有减小。当
电池的电解质为 LSGM C5 时,在 800 e 、开路电压下、以氢气为
燃料, N-i L SGM 与 N-i LSGM C5 的极化电阻分别约为 01 48 8 #
cm2 与 01 44 8#cm2; 而以 LSGM C81 5 为电解质时,相同条件下,
N-i L SGM 与 N-i L SGM C5 的极化电阻分别约为 01 44 8 #cm2 与
0130 8#cm2。这表明电极中掺入的电解质材料对电极性能的
影响, 依赖于所负载的电解质。性能最好的 N-i L SGM C5| LS-
GM C81 5| SSC- L SGM C5 电池在 800 e 下以氢气或甲烷为燃料
时, 电 池 的 功 率 输 出 密 度 分 别 达 到 0175 W/ cm2 和
01 53 W/ cm2。
图 4 是性能最好的 N-i LSGM C5| LSGM C815| SSC-L SGM C5
电池, 在 800 e 下、以氢气为燃料时, 不同电流密度下的阴、
阳极极化过电位及欧姆降, 根据 L SGM C 815 电导率 (总电导
率为 01 18 S/ cm, 氧迁移数为 01 93) 算出的理论欧姆降, 同时
示于图 4 中。
图 4 N-i L SGM C5| LSGM C81 5| SSC- L SGM C5 电池的欧姆降及
过电位
Fig1 4  O hmic drop and over potential of N-i L SGM C5 |
L SGM C815| SSC- L SGM C5 cell
欧姆降是影响电池性能的首要因素, 其次为阳极的极化过
电位。阴极/电解质界面的极化过电位小于阳极/电解质界面的
极化过电位及欧姆降。进一步提高 N-i L SG M C5| L SGM C815|
SSC-L SGM C5 电池性能的关键, 在于提高电极, 尤其是阳极的
反应活性。
3  结论
N-i L aGaO3 阳极具有较高的电极活性, 是 IT SOFC 潜在的
阳极材料。
电解质中 Co 含量的增加, 可减小以 N-i L aGaO3 为阳极、
SSC-L aGaO3 为阴极的电池的欧姆电阻,并提高电极活性。
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